










































































































ymer properties. Further, different  concentrations of LiTFSI as a  conducting  salt were 
added to the polymer matrix to build lithium‐ion conducting membranes. The results will 
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Aldrich  (Munich, Germany)  and Ciba Chemicals  (Basel,  Switzerland)  and used  as  re‐
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Due  to  the usage of hygroscopic materials, preparation of  the PIL membranes  (la‐
belled as P[Cation]Anion) was performed  inside an argon‐filled glovebox.  Ionic  liquid 
monomers were mixed with  the claimed amount of conducting salt LiTFSI and 2,2‐Di‐
methoxy‐2‐phenylacetophenone as a photo initiator for radical polymerization. The initi‐






























































The  structure–property  trends  for  increasing  ionic  conductivity  values  correlate 
strongly with the decreasing glass transition temperatures. This indicates that the segmen‐
tal mobility has a strong influence on the ionic conductivities of the PIL. As the literature 


















































P[C2NMA,22]TFSI  2.7 × 10−9  4.5 × 10−7  62  333  323 
P[C4NMA,22]TFSI  3.4 × 10−9  7.5 × 10−7  60  329  325 
P[C6NMA,22]TFSI  4.8 × 10−9  7.9 × 10−7  31  330  329 
P[C8NMA,22]TFSI  1.1 × 10−8  1.5 × 10−6  29  335  332 
P[C2NA,22]TFSI  7.3 × 10−9  2.1 × 10−6  30  347  333 
P[C4NA,22]TFSI  1.3 × 10−8  2.4 × 10−6  14  354  319 
P[C6NA,22]TFSI  3.0 × 10−8  3.6 × 10−6  6  361  334 
P[C8NA,22]TFSI  4.5 × 10−8  4.0 × 10−6  7  358  342 
3.3. Influence of the Conducting Salt 





Figure  6  shows  the  resulting  ionic  conductivity  values  of  P[C8NA,22]TFSI  and 
P[C8NMA,22]TFSI in dependence of temperature and LiTFSI concentration (plots for all PIL 
























0 mol%  10 mol%  20 mol%  50 mol%  150 mol% 
P[C2NMA,22]TFSI  62  31  29  20  −27 
P[C4NMA,22]TFSI  60  14  8  7  −27 
P[C6NMA,22]TFSI  31  3  −13  6  −43 
P[C8NMA,22]TFSI  29  −3  −2  −2  −24 
P[C2NA,22]TFSI  30  17  11  −7  −30 
P[C4NA,22]TFSI  14  6  −1  −13  −35 
P[C6NA,22]TFSI  6  6  0  −8  −40 






























impression on  the system.  In  terms of an application of PIL membranes  in  lithium‐ion 








































hand,  a higher  anion density may  lead  to phenomena  like  electrostatic  repulsion  and 
therefore lead to lower ionic conductivity values in EIS. On the other hand, a higher LiTFSI 
content  shifts  the Li:TFSI  ratio  into direction of  the  lithium‐ions, which may  lead  to a 








 Longer  side  chains  lead  to  reduced  Tg  and  increasing  ionic  conductivity  values 
(within the studied range from C2 to C8 alkyl chains); 
 A higher content of conducting salt  reduces Tg and  the  ionic conductivity but  in‐
creases the 7Li diffusion coefficient. 
It was found that the structure of the ammonium‐based IL monomers has a signifi‐
cant  influence on  the PIL membranes. Thereby, an opposite  trend concerning  the  ionic 
conductivity was found for the neat PIL compared to the monomers. Increasing side chain 
lengths result in lower glass transition temperatures and higher ionic conductivity values, 






tested membranes,  the  ionic  conductivity values  are  significantly below  10−4  S∙cm−1  at 
room  temperature, which  is one of  the main requirements  for  the usage  in  lithium‐ion 
batteries [24]. Furthermore, the influence of the structure modifications and conducting 
salt concentrations on the PIL membranes is significant, but it seems unlikely to reach a 










Supplementary  Materials:  The  following  are  available  online  at  www.mdpi.com/2073‐
4360/13/5/792/s1, Figure S1. TGA curves of the eight studied PIL materials without addition of con‐
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